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摘      要 
 













商业碳载 PtRu 和 Pd 黑纳米催化剂，以及自行制备的 Ru@Pt、Au@Pt/C 和 PtPb/C
纳米催化剂，检测活性中间体，毒性中间体以及反应机理，研究这些催化剂中各元
素性质状态及活性中心。本论文取得的研究结果如下： 
        i) 一氧化碳氧化反应(COR)。氢气中痕量的 CO 即可造成氢氧燃料电池阳极 Pt
基催化剂中毒，并且吸附态 CO 是有机小分子在催化剂表面氧化的主要毒化中间体，
其根本原因在于 CO 的强吸附能力。研究表明，Au 表面可形成活泼的弱吸附
CO(COw)，电化学原位红外光谱被应用于检测和观察 COw。本文首次发现不仅线





)，并且当溶解的 CO 被清除后，两种 COw都会转化为强吸附的线
















附 CO，氧化电位低至 0V(Ag/AgCl)，并且 Stark 效应表明其与强吸附 CO 有很强的
相互作用，且可相互转化。本研究可为研制抗 CO 毒化的纳米催化剂提供指导。 
        ii) 氧还原反应(ORR)。Au 能够使 O2 还原生成高纯过氧化氢(H2O2)以及很大程
度上提高 Pt 催化剂对 ORR 的稳定性。我们利用电化学原位红外光谱对 Au 纳米薄














+是 ORR 的质子源而且 3-ClO4
−有稳定其反应与平衡表面电荷的作用。在酸
中 ORR 的动力学控制区，HO2
−以及 HO2 的面内弯曲振动 δ(HOO)被红外光谱首次






氯酸溶液中具有高催化活性的有效解析。本研究深入地解析了 Au 对 ORR 的催化
机理，有益于指导研制合成超纯 H2O2以及燃料电池氧还原含 Au 催化剂。 




高 2~3 倍，电化学、X 射线粉末衍射以及 M-COL 探针表明此活化过程主要是由于
该反应驱动的表面原子去合金化以及同种元素的聚合引起的。在活化的 act-PtRu 表
面，M-COL 的起始氧化电位高于 0.2V，而另一吸附中间体—甲酸根(HCOOad)—在
电位低至 0V 即可被红外光谱检测到。而当表面 Ru 被彻底阳极溶出后，PtRu 纳米
粒子表面只有 Pt 原子覆盖，吸附态甲酸根则只能在电位高于 0.4V 时被检出，充分
证明低电位区(0V<E<0.2V)的电流主要来源于甲酸根反应途径(formate pathway)。
同时，DFT 理论计算表明甲酸根桥式吸附在 PtRu 的交界位点上，此即为甲醇氧化
的活性位点，而活化的去合金化的 PtRu 表面则更加有利于 Ru 表面含氧物种的提













Degree papers are in the “Xiamen University Electronic Theses and Dissertations Database”. Full
texts are available in the following ways: 
1. If your library is a CALIS member libraries, please log on http://etd.calis.edu.cn/ and submit
requests online, or consult the interlibrary loan department in your library. 
2. For users of non-CALIS member libraries, please mail to etd@xmu.edu.cn for delivery details.
厦
门
大
学
博
硕
士
论
文
摘
要
库
